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(54) Title: PARAFFIN DISPERSANTS WITH A LUBRICITY EFFECT FOR DISTILLATES OF PETROLEUM PRODUCTS 
(54) Bezeichnung: PARAFFINDISPERGATOREN MIT LUBRICITY-WIRKUNG FUR ERDOLMITTELDESTTLLATE 
(57) Abstract 

The mixture contains (a) 5 to 95 wt. % of at least one conversion product of a poly (C2-20-<:arboxy lie acid) with at least one tertiary 
amino group, with secondary amines and (b) 5 to 95 wt. % of at least one conversion product of maleic anhydride and a primary alkyl 
amine. 



(57) Zusammenfassung 

Die Mischung enthalt (a) 5 bis 95 Gew.-% mindestens eines Umsetzungsproduktes einer mindestens eine tertiare Aminogruppe 
aufweisenden Poly(C2-2ff-Carbonsaure) mit sekundaren Aminen und (b) 5 bis 95 Gew.-% mindestens eines Umsetzungsproduktes aus 
Maleinsaureanhydrid und einem primaren Alkylamin. 
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Paraffindispergatoren mit Lubricity- Wirkung fiir Erddlmitteldestillate 

5 



Die Erfindung betrifft als Paraffindispergatoren mit Lubricity- Wirkung geeignete 
Mischungen, deren Verwendung in Erdolmitteldestillaten, derartige Erdolmittel- 
jq destillate und Konzentrate dafiir. 

Erdoldestillate, insbesondere Mitteldestillate wie Gasole, Dieseldle oder leichte 
Heizole, die durch Destination aus Erdolen gewonnen werden, haben je nach 
Herkunft des Rohols unterschiedliche Gehalte an Paraffinen. Bei tieferen 

15 Temperaturen kommt es zur Ausscheidung fester Paraffine (Triibungspunkt oder 
Cloud Point, CP). Bei weiterer Abkuhlung bilden die plattchenformigen 
n-Paraffinkristalle eine Art von „Kartenhausstruktur" und das Mitteldestillat 
stockt, obwohl der iiberwiegende Teil des Mitteldestillates noch fliissig ist. Durch 
die ausgefallenen n-Paraffme im Temperaturbereich zwischen Triibungspunkt 

20 (Cloud Point) und Stockpunkt (Pour Point) wird die Fliefifahigkeit der Mittel- 
destillat-Kraftstoffe erheblich beeintrachtigt; die Paraffine verstopfen Filter und 
verursachen eine ungleichmafiige oder vollig unterbrochene Kraftstoffzufuhr zu 
den Verbrennungsaggregaten. Ahnliche Storungen treten bei leichten Heizolen 
auf. 

25 

Es ist seit langem bekannt, daB durch geeignete Zusatze das Kristallwachstum der 
n-Paraffine in den Erdolmitteldestillat-Brenn- und Kraftstoffen modifiziert 
werden kann. Gut wirksame Additive verhindem, daB Mitteldestillate bei 
Temperaturen wenige Grade Celsius unterhalb der Temperatur, bei welcher die 
30 ersten Paraffinkristalle auskristallisieren, bereits fest werden. Statt dessen werden 
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feine, gut kristallisierende, separate Paraffinkristalle gebildet, welche Filter in 
Kraftfahrzeugen und Heizungsanlagen passieren oder zumindest einen fur den 
flussigen Teil der Mitteldestillate durchlassigen Filterkuchen bilden, so daB ein 
storungsfreier Betrieb sichergestellt ist. Die Wirksamkeit der FlieBverbesserer 
5 wird nach der europaischen Norm EN 116 indirekt durch Messung des „CoId 
Filter Plugging Point" (CFPP) ausgedriickt. 



Als FlieBverbesserer werden seit langem Ethylen-Vinylcarboxilat-Copolymere 
eingesetzt. Ein Nachteil dieser Additive liegt darin, dafi die ausgefallenen 

10 Paraffinkristalle aufgrund ihrer gegeniiber dem flussigen Teil hoheren Dichte dazu 
neigen, sich beim Lagern mehr und mehr am Boden des Behalters abzusetzen. 
Dadurch bildet sich im oberen Behalterteil eine homogene paraffinarme Phase 
und am Boden eine zweiphasige paraffinreiche Schicht. Da sowohl in den 
Fahrzeugtanks als auch in Lager- oder Liefertanks der Mineralolhandler der 

15 Abzug des Mitteldestillates meist wenig oberhalb des Behalterbodens erfolgt, 
besteht die Gefahr, daB die hohe Konzentration an festen Paraffinen zu 
Verstopfungen von Filtern und Dosiereinrichtungen fuhrt. Diese Gefahr wird urn 
so groBer, je weiter die Lagertemperatur die Ausscheidungstemperatur der 
Paraffine unterschreitet, da die ausgeschiedene Paraffinmenge mit sinkender 

20 Temperatur zunimmt. 

Durch den zusatzlichen Einsatz von Paraffindispergatoren (Wax Anti-Settling 
Additive) konnen diese Probleme verringert werden. 



25 So beschreibt EP-A-0 398 101 Umsetzungsprodukte von Aminoalkylenpoly- 
carbonsauren mit langkettigen, sekundaren Aminen als Paraffindispergatoren fur 
Erdolmitteldestillate. Die Wirkung ist jedoch nicht in alien Erdolmitteldestillat- 
zusammensetzungen ausreichend, insbesondere dann, wenn diese einen niedrigen 
Schwefelgehalt von unter 500 ppm aufweisen. 



30 
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In DE-A-11 49 843 wird die Verwendung von Maleinamidsauren und deren 
Aminsalzen aus primaren Aminen und Maleinsaureanhydrid als Korrosions- 
inhibitoren und Stabilitatsverbesserer fur Erdoldestillate wie auch zur 
Verhinderung der Sedimentbildung beschrieben. In EP-A-0 106 234 wird die 
5 Verwendung von Aminsalzen von Maleinamidsauren aus primaren Aminen und 
Maleinsaureanhydrid als Korrosionsinhibitoren fur die Lagerung und den 
Transport von Roholen beschrieben. 



Seit Oktober 1996 diirfen in der Europaischen Union nur noch schwefelarme 
Mitteldestillate mit einem Schwefelgehalt von maximal 500 ppm als Diesel- 
kraftstoffe verwendet werden, die aufgrund dessen zu schadstoffarmeren Abgasen 
beitragen. Ab dem Jahr 2000 darf der maximal zulassige Schwefelgehalt von 
Dieselkxaftstoffen in der Europaischen Union 350 ppm nicht mehr iiberschreiten. 
Solche Dieselkraftstoffe zeigen jedoch eine deutlich verminderte Schmier- 
fahigkeit, was zu teilweise hohem mechanischem Verschleifi in Verteiler- 
einspritzpumpen von Dieselmotoren fiihren kann. 



Durch den Zusatz von Lubricity-Additiven kann die Schmierfahigkeit von 
schwefelarmen Dieselkraftstoffen verbessert werden. Die Wirksamkeit wird 
20 gemaB der Norm CEC F-06-A-96 mit dem HFRR-Test (High Frequency 
Reciprocating Rig-Test) durch Bestimmung der VerschleiBgroBe WS1.4 in bei 
60°C ermittelt; je kleiner der WS1.4 ist, desto geringer ist der VerschleiB und 
desto besser ist die Schmierfahigkeit. 



Es gibt zahlreiche Patentanmeldungen fiir Produkte, welche die Schmierfahigkeit 
von schwefelarmen Dieselkraftstoffen verbessern konnen. In WO 95/33805 wird 
beschrieben, daB FlieBverbesserer und Paraffindispergatoren, unter anderem auch 
Umsetzungsprodukte gemafi EP-A-0 398 101, die Schmierfahigkeit (Lubricity) 
von Mitteldestillaten verbessern konnen. Die Lubricitywirkung ist jedoch in 
vielen Erdolmitteldestillatzusammensetzungen nicht ausreichend. 
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Es bestand die Aufgabe, verbesserte Produkte zur Verfugung zu stellen, welche 
eine verbesserte FlieBfahigkeit von Erdolmitteldestillaten bei tiefer Temperatur 
. gewahrleisten, indem sie eine solche Dispergierwirkung haben, daG ein Absetzen 
5 ausgeschiedener Paraffme verzogert oder verhindert wird, und welche gleichzeitig 
zu einer verbesserten Schmierfahigkeit der Erdolmitteldestillate beitragen. 

Die Aufgabe wird erfindungsgemaB gelost durch eine Mischung, enthaltend 

20 (a) 5 bis 95 Gew.-% mindestens eines Umsetzungsproduktes einer mindestens 
eine tertiare Aminogruppe aufweisenden Poly(C 2 20 -Carbonsaure) mit 
sekundaren Aminen und 

(b) 5-95 Gew.-% mindestens eines Umsetzungsproduktes aus Malein- 
saureanhydrid und einem primaren Alkylamin. 

15 

Die Erfindung betrifft auch die Verwendung dieser Mischungen als Zusatz fur 
Erdolmitteldestillate, insbesondere als Paraffindispergator und Lubricity-Additiv. 
Die Erfindung betrifft ebenfalls diese Mischungen enthaltende Konzentrate und 
Erdolmitteldestillate. 

20 

Komponente (a) 

Komponente (a) ist ein Umsetzungsprodukt einer mindenstens eine tertiare 
25 Aminogruppe aufweisenden Poly(C 2 20 -Carbonsaure) mit sekundaren Aminen. 

Die Polycarbonsaure enthalt dabei vorzugsweise mindestens 3 Carboxylgruppen, 
besonders bevorzugt 3 bis 12, insbesondere 3 bis 5 Carboxylgruppen. Die Carbon- 
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sauregruppen in der Polycarbonsaure weisen vorzugsweise 2 bis 10 Kohlen- 
stoffatome auf, bevorzugt sind es Essigsauregruppen. Die Carbonsauregruppen 
sind in geeigneter Weise zur Polycarbonsaure verknupft, etwa iiber ein oder 
mehrere C- und/oder N-Atome. Vorzugsweise sind sie an tertiare Stickstoffatome 
5 angebunden, die im Fall mehrerer Stickstoffatome iiber Kohlenwasserstoffketten 
verknupft sind. 



10 



Vorzugsweise ist Komponente (a) ein Amid, Amidammoniumsalz, Ammonium- 
salz oder ein Gemisch davon von Aminoalkylcarbonsauren der Formeln I und II 



HOOC— B N y B— COOH 

/-A-\ (I) 
HOOC— B B— COOH 



y B — COOH 
N— B— COOH (D) 
15 B— COOH 



wobei A einen geradkettigen oder verzweigten Alkylenrest mit 2 bis 6, 
vorzugsweise 2 bis 4, insbesondere 2 oder 3 Kohlenstoffatomen oder den Rest der 
Formel (III) 

— CH 2 — CH 2 — N— CH 2 ~CH 2 — (ni ) 
B— COOH 



25 



darstellt, wobei B ein 1 bis 19 Kohlenstoffatome aufweisender Rest, vorzugsweise 
ein Ci-19-Alkylenrest ist. besonders bevorzugt C mo- Alkylenrest, insbesondere ein 
Methylenrest ist. Vorzugsweise ist A ein Ethylenrest. 
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Das sekundare Amin karm aus einer Vielzahl von Aminen ausgewah.lt sein, die - 
gegebenenfalls miteinander verbundene - Kohlenwasserstoffreste tragen. 

Das sekundare Amin hat vorzugsweise die Forrnel HNR2, wobei die Reste R 
5 unabhangig geradkettige aliphatische Reste sind, insbesondere Alkylreste mit 10 
bis 30, bevorzugt 14 bis 24 C-Atomen. Sie weisen vorzugsweise keine 
Heteroatome oder Doppel- oder Dreifachbindungen auf. Bevorzugt sind die 
Reste R gleich. 

10 Die sekundaren Amine konnen mittels Amidstrukturen oder in Form der 
Ammoniumsalze an die Polycarbonsaure gebunden sein, auch zum Teil mittels 
Amidstrukturen und zum Teil in Form der Ammoniumsalze. Vorzugsweise liegen 
wenig oder keine freien Sauregruppen vor. 

15 Vorzugsweise sind die Amine vollstandig in Form der Amidstrukturen gebunden. 

Die Amide, bzw. Amid-Ammoniumsalze bzw. Ammoniumsalze beispielsweise 
der Nitrilotriessigsaure, Ethylendiamintetraessigsaure oder der Propylen-1,2- 
diamintetraessisaure werden durch Umsetzung der Sauren mit 0,5 bis 
20 1,5 Mol Amin, bevorzugt 0,8 bis 1,2 Mol Amin pro Carboxylgruppe erhalten. 

Die Umsetzungstemperaturen betragen etwa 80 bis 200°C, wobei zur Herstellung 
der Amide eine kontinuierliche Entfernung des entstandenen Reaktionswassers 
erfolgt. Die Umsetzung mufl jedoch nicht vollstandig zum Amid gefuhrt werden, 
25 vielmehr konnen 0 bis 100mol-% des eingesetzten Amins in Form des 
Ammoniumsalzes vorliegen. Speziell bevorzugte Amine sind Dioleylamin, 
Dipalmitinamin, Dikokosfettamin und Dibehenylamin, insbesondere Ditalgfett- 
amin. 
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Die erfindungsgemaBen Mischungskomponenten (a) und ihre Herstellung sind in 
EP-A-0 398 101 beschrieben. Besonders bevorzugt ist das Umsetzungsprodukt 
aus einem Mol Ethylendiamintetraessigsaure und vier Mol hydriertem 
5 Ditalgfettamin. 

Gegebenenfalls konnen den Mischungskomponenten (a) noch geringe Mengen 
von Leitfahigkeitsverbesserern in Form von Salzen, insbesondere von kohlen- 
wasserstoffldslichen Carbonsauren und Sulfonsauren bzvv. deren Metall- und 
10 Ammoniumsalzen. zugesetzt sein. 



Komponente (b) 

15 Die Herstellung der erfindungsgemaBen Mischungskomponenten (b) erfolgt in an 
sich bekannter Weise durch Umsetzung von Maleinsaureanhydrid mit Cg.30-, 
vorzugsweise primaren Cs- bis Cis-Alkylaminen im Molverhaltnis 1 : 1 bei 70 bis 
100°C nach dem in DE-A-11 49 843 und EP-A-0 106 234 beschriebenen 
Verfahren; als primare Amine kommen alle innerhalb dieser Grenzen defmierten 

20 Amine in Betracht, z.B. geradkettiges oder verzweigtes Octyl-, Nonyl-, Decyl-, 
Undecyl-, Dodecyl-, Tricecyl-, Tetradecyl-, Pentadecyl-, Hexadecyl-, 
Heptadecyl-, Octadecylamin sowie Gemische dieser Amine. Besonders bevorzugt 
ist das Reaktionsprodukt aus einem Mol Maleinsaureanhydrid und einem Mol 
Tridecylamin. 

25 

Die erfindungsgemaBen Mischungen konnen durch einfaches Vermischen der 
Komponenten (a) und (b) hergestellt werden; diese Mischungen werden den 
Erdoldestillaten in Mengen von 10 - lOOOppm, bevorzugt 50 bis 500 ppm, 
zugesetzt. Der Anteil der Komponente (a) betragt 5 bis 95, vorzugsweise 30 bis 
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95, insbesondere 50 bis 90Gew.-%, der Anteil der Komponente (b) 5 bis 95, 
vorzugsweise 5 bis 70, insbesondere 10 bis 50 Gew.-%. 

Die erfmdungsgemaBen Polymermischungen finden Verwendung als Zusatz fur 
5 Erddlmitteldestillate, worunter Petroleum, leichte Heizole und Dieselkraftstoffe mit 
einer Siedetemperatur von etwa 150 bis 400°C verstanden werden. Die 
Polymermischungen konnen den Mitteldestillaten direkt, bevorzugt aber als 20 bis 
70 Gew.-%jge Losung (Konzentrat) zugesetzt werden. Geeignete Losungsmittel sind 
aliphatische oder aromatische Losungsmittel wie Xylol oder deren Gemische, 
10 weiterhin hochsiedende Aromatengemische wie Solvent Naphtha, sowie 
Mitteldestillate. Die Menge der Mischung in den Erdolmitteldestillaten betragt in der 
Regel 10 bis 10000, vorzugsweise 20 bis 5000 und besonders bevorzugt 50 bis 1000 
ppm. 

J5 In der Regel enthalten die Mitteldestillate noch FlieBverbesserer, z.B. auf Basis 
von Ethylen/Vinylcarboxilat-Copolymeren. Je nach Verwendungszweck konnen 
Mitteldestillate zusatzlich noch weitere Additive wie Leitfahigkeitsverbesserer, 
Korrosionsschutz-Additive, Lubricity-Additive, Antioxidantien, Metall-Deaktiva- 
toren, Anti-Schaum-Mittel, Demulgatoren, Detergentien, Cetanzahl-Verbesserer 

20 und /oder Farb- und Duftstoffe enthalten. 

Die erfindungsgemaBen Mischungen bewirken in Mitteldestillaten unabhangig 
von deren Herkunft eine deutliche Verbesserung der FlieBeigenschaften in der 
Kalte, indem sie die ausgeschiedenen Paraffinkristalle wirksam in der Schwebe 
25 halten, so dafi es nicht zu Verstopfungen von Filtern und Leitungen durch 
sedimentiertes Paraffin kommt. Sie weisen eine gute Breitenwirkung auf und 
bewirken so, daB die ausgeschiedenen Paraffinkristalle in unterschiedlichen 
Mitteldestillaten sehr gut dispergiert werden; gleichzeitig tragen sie zu einer 
verbesserten Schmierfahigkeit der Mitteldestillate bei. 

30 
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Dabei ist die Wirkung der Kombination der Komponenten (a) und (b) wesentlich 
besser als die Wirkung der Einzelkomponenten bei gleicher Dosierung. 

Die Erfindung wird nachstehend anhand von Beispielen naher erlautert. 

5 

BEISPIELE : 

Beispiel 1 (Komponente (a)) 

10 

240 g (0.48 mol) hydriertes Ditalgfettamin (Armeen® 2HT von Akzo) und 35 g 
(0.12 mol) Ethyl endiaminotetraessigsaure wurden aufgeschmolzen und auf 190°C 
erhitzt, wobei das entstandene Reaktionswasser kontinuierlich abdestillierte. Die 
Umsetzung wurde nach ca. 25 Stunden bei einer Saurezahl kleiner 10 und einer 
15 Aminzahl kleiner 1.1 abgebrochen. Durch Anlegen von Wasserstrahlvakuum 
(2 Stunden, 120°C) wurde das Reaktionswasser vollstandig entfemt. Man erhielt 
265 g eines hellbraunen, wachsartigen Feststoffes. Das erhaltene Produkt wurde 
mit Solvent Naphtha so verdiinnt, dafi der Feststoffgehalt des Produktes 50 Gew.- 
% betrug. 

20 

Beispiel 2 (Komponente (b)) 

Eine Mischung aus 98 g (1.0 mol) Maleinsaureanhydrid und 199 g (1.0 mol) 
25 Tridecylamin wurde in 250 ml Solvent Naphtha bei ca. 70°C fur 2 Stunden unter 
Ruhren erhitzt. Man erhielt eine hellbraune, klare Losung, die anschlieBend mit 



WO 00/23541 



- 10- 



PCIYEP99/07899 



Solvent Naphtha so verdunnt wurde, daB der Feststoffgehalt des Produktes 
50 Gew.-% betrug. 



5 Verwendungsbeispiele: 

Die erfindungsgemaBen Mischungen wurden in zwei handelstiblichen deutschen 
Winter-Dieselkraftstoffen gepriift, die der europaischen Dieselkraftstoff-Norm 
EN 590 entsprechen; sie werden als D 1 und D 2 bezeichnet und sind durch 
10 folgende physikalische Daten charakterisiert: 



WO 00/23541 



- 11 - 



PCT/EP99/07899 





D 1 (97/526) 


D 2 (96/86) 


Cloud Point (°C) nach ISO 3015: 


-6 


-6 


CFPP (°C) nach EN 116: 


-10 


-8 


Dichte bei 15°C (kg/m 3 ) nach ASTM D 4052: 


841 


834 


Schwefelgehalt (ppm) nach EN 24260: 


160 


200 


WS1.4 (urn) nach CEC F-06-A-96: 


542 




Destination nach ISO 3405: 






Siedeanfang (°C) 


170 


171 


5 % Siedepunkt (°C) 


203 


193 


10% Siedepunkt (°C) 


215 


200 


20 to Siedepunkt ( L) 




z 1Z 


50 % Siedepunkt (°C) 


280 


249 


70 % Siedepunkt (°C) 


308 


282 


90 % Siedepunkt (°C) 


347 


329 


95 % Siedepunkt (°C) 


364 


345 


Siedeende (°C) 


371 


360 



Folgende Erdolmitteldestillatzusammensetzungen wurden gepriift: 

5 Erdolmitteldestillatzusammensetzungen, enthaltend 

1 . als Paraffindispergator 

eine der erfmdungsgemaikn Mischungen PD 1 (bestehend aus 83 Gew.-% 
10 Komponente (a) aus Beispiel 1 und 17Gew.-% Komponente (b) aus 

Beispiel 2), PD 2 (bestehend aus 50 Gew.-% Komponente (a) aus Beispiel 
1 und 50 Gew.-% Komponente (b) aus Beispiel 2), PD 3 (bestehend aus 
67 Gew.-% Komponente (a) aus Beispiel 1 und 33 Gew.-% 
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Komponente (b) aus Beispiel 2) oder PD 4 (bestehend aus 90 Gew.-% 
Komponente (a) aus Beispiel 1 und 10Gew.-% Komponente (b) aus 
Beispiel 2) bzw. als Vergleichsbeispiele die jeweiligen Einzel- 
komponenten aus Beispiel 1 und Beispiel 2 bzw. keine der Komponenten 
5 (Vergleichsbeispiele V2, V3, VI). VI enthalrdamit nur MDFI als Additiv 

und 

2. als FlieGverbesserer MDFI 

10 

ein Produkt auf Basis von Ethylen-Vinylcarboxilat, welches unter dem 
Handelsnamen Keroflux® ES 6100 von der BASF AG vermarktet wird. 



15 Beschreibung der Testmethode: 

Die Mitteldestillate wurden mit den in der Tabelle angegebenen Mengen der 
erfindungsgemaBen Mischungen PD 1 bis PD 4 bzw. der Beispiele 1 und 2 und 
des FlieBverbesserers MDFI bei 40°C unter Riihren additiviert und anschlieBend 
20 auf Raumtemperatur abgekuhlt. 

Von den additivierten Mitteldestillatproben wurde der „Cold Filter Plugging 
Point" (CFPP) nach EN 1 16 und einigen Fallen auch der WS1 .4 nach CEC-F-06- 
A-96 bestimmt. 

25 

Die additivierten Mitteldestillate wurden in 500 ml-Glaszylindem in einem 
Kaltebad von Raumtemperatur mit einer Abkiihlungsrate von ca. 14°C pro Stunde 
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auf -13°C abgekuhlt und 20Stunden bei dieser Temperatur gelagert. 
AnschlieBend wurden visuell Menge und Aussehen der Paraffinphase bestimmt 
und beurteilt. 

5 Von der bei -13°C abgetrennten 20 Vol.-%-Bodenphase wurde von jeder Probe 
der „Cold Filter Plugging Point" (CFPP) nach EN 116 und der Cloud Point (CP) 
nach ISO 3015 ermittelt. Je geringer die Abweichung des Cloud Point der 
20 Vol.-%-Bodenphase vom Original-CP des jeweiligen Mitteldestillates ist, um 
so besser sind die Parafflne dispergiert. 

10 

Die erhaltenen Ergebnisse sind in den Tabellen 1 und 2 aufgefuhrt: 

Tabelle 1 : Dispergierversuche in D 1, CP: -6°C, CFPP: -10°C, WS1.4: 542 urn 



Mischung 


Dosierung 
(ppm) 


MDFI 
(ppm) 


WS1.4 
(um) 


CFPP 
(°C) 


Paraffin- 
sediment 

(Vol.-%) 


dispergierte 
Paraffine 

(Vol.-%) 


20%-Bodenphase 
CFPP (°C) CP (°C) 


PD 1 


150 


200 




-30 


10 


90 


-29 


-6 


PD2 


150 


200 


310 


-25 


10 


90 


-27 


-6 


PD 3 


150 


200 




-26 


10 


90 


-28 


-6 


PD4 


150 


200 


328 


-28 


10 


90 


-27 


-5 


VI 




200 


526 


-25 


44 


0 


-18 


0 


V2 


150 


200 


394 


-25 


46 


54 


-20 


-2 


V3 


150 


200 


369 


-23 


42 


58 


-23 


-3 



15 
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Tabelle 2: Dispergierversuche in D 2, CP: -6°C, CFPP: -8°C 



Mischung 


Dosierung 
(ppm) 


MDFI 
(ppm) 


CrPP 


Paraffin- 
sediment 

(Vol.-%) 


dispergierte 
Paraffine 

(Vol.-%) 


20%-Bodenphase 
CFPP (°C) CP (°C) 


PD 1 


300 


300 


-23 


6 


94 


-18 


-5 


PD3 


300 


300 


-20 


8 


92 


-27 


-5 


PD 4 


300 


300 


-29 


8 


92 


-20 


-5 


VI 




300 


-22 


30 


0 


-1 


+3 


V2 


300 


300 


-30 


10 


90 


-20 


-3 


V3 


300 


300 


-20 


30 


70 


-7 


+2 



5 Aus den Versuchsergebnissen geht hervor, daB die erfindungsgemaBen 
Mischungen in Erdolmitteldestillaten einen niedrigeren Cloud Point der 20%- 
Bodenphase bewirken als die Mischungen der Vergleichsbeispiele. 

Dies zeigt, daB durch die erfindungsgemaBen Mischungen der Komponenten (a) 
10 und (b) in Erdolmitteldestillaten unabhangig von ihrer Herkunft die ausgefallenen 
Paraffinkristalle wirksam in der Schwebe gehalten werden, so daB es nicht zu 
Verstopfungen von Filtem und Leitungen durch sedimentiertes Paraffin kommen 
kann. Die erfindungsgemaBen Mischungen weisen eine sehr gute Breitenwirkung 
auf und bewirken, daB die ausgeschiedenen Paraffinkristalle in unterschiedlichen 
15 Mitteldestillaten sehr gut dispergiert werden. 

Gleichzeitig zeigen die Versuchsergebnisse, daB die erfindungsgemaBen 
Mischungen bei gleicher Gesamtdosierung zu einem geringeren WS1.4 und damit 
zu einer verbesserten Schmierfahigkeit von schwefelarmen Dieselkraftstoffen 
20 fiihren als die jeweiligen Einzelkomponenten. 
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Patentanspriiche 



5 

1. 

10 



2. 

15 



Mischung, enthaltend, 

(c) 5 bis 95 Gew.-% mindestens eines Umsetzungsproduktes einer 
mindestens eine tertiare Aminogruppe aufweisenden Poly(C2-2o- 
Carbonsaure) mil sekundaren Aminen und 

(d) 5-95 Gew.-% mindestens eines Umsetzungsproduktes aus 
Maleinsaureanhydrid und einem primaren Alkylamin. 

Mischung nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, dafi die mindestens 
eine tertiare Aminogruppe aufweisende Poly(C2-20-Carbonsaure) die 
nachstehende Formel I oder II aufweist 



HOOC — B. 



\ 



B— COOH 




(I) 



/B— COOH 
N— B— COOH 
B— COOH 



(n) 
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wobei A einen geradkettigen oder verzweigten C2-6-Alkylenrest oder den 
Rest der Formel III 

— CH 2 — CH 2 — N— CH 2 — CH 2 

B— COOH 

darstellt, worin B ein Ci.i9-Alkylenrest ist. 

Mischung nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB das 
Umsetzungsprodukt (a) ein Amid. Amidammoniumsalz oder Ammonium- 
salz ist, in dem keine, eine oder mehrere Carbonsauregruppen in 
Amidgruppen uberfuhrt sind. 

Mischung nach einem der Anspriiche I bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB 
das sekundare Amin der Komponente (a) die allgemeine Formel HNR2 
aufweist, wobei die Reste R Cio-30-Alkylreste sind, die geradkettig oder 
verzweigt sind. 

Mischung nach einem der Anspruche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB 
das primare Alkylamin der Komponente (b) ein Cg^o-Alkylamin ist. 

Verwendung einer Mischung nach einem der Anspruche 1 bis 5 als Zusatz 
fur Erdolmitteldestillate. 

Verwendung nach Anspruch 6 als Paraffindispergator und Lubricity- 
Additiv fur Erdolmitteldestillate. 
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8. Erdolmitteldestillate, enthaltend eine Mischung nach einem der 
Anspriiche 1 bis 5. 

9. Erdolmitteldestillat nach Anspruch 8, weiterhin enthaltend Fliefiver- 
5 besserer, Leitfahigkeitsverbesserer, Korrosionsschutzadditive, Lubricity- 
Additive, Antioxidantien, Metall-Deaktivatoren, Anti-Schaummittel, 
Demulgatoren, Detergentien, Cetanzahl-Verbesserer, Farbstoffe oder Duft- 
stoffe oder Gemische davon. 



10 10. 



Konzentrat, enthaltend 10-60 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmenge des 
Konzentrats, an einer Mischung nach einem der Anspriiche 1 bis 5, gelost 
in einem Kohlenwasserstofflosungsmittel. 
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karat nlcht ab auf erflndedacher Tfiflgks* beruhend betracntet 
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VERTRAG 



UBER qflkNTERNATIONALE i I i U\\ II II II Mill IIIIIUI 

fciEBIET DES PATENTWESEN|%ec'D 0 1 FEB PRffl 

PCT 



WIPO 



PCT 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
NAE1 998061 5PC 


siehe Mitteilung uber die Ubersendung des internationalen 
WEITERES VORGEHEN vorlaufigen Prufungsberichts (Formblatt PCT/IPEA/416) 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP99/07889 


Internationales An meldedatum (T ag/Monat/Jahr) 
18/10/1999 


Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 
21/10/1998 


Internationale Patentklassifikation (IPK) Oder nationale Klassifikation und IPK 
B01D53/86 


Anmelder 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al 



1. Dieser internationale vorlaufige Prufungsbericht wurde von der mit der internationalen vorlaufigen Prufung beauftragten 
Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 ubermittelt. 

2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 5 Blatter einschlieRlich dieses Deckblatts. 

S AuRerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich um Blatter mit Beschreibungen, Anspriichen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT). 

Diese Anlagen umfassen insgesamt 2 Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 



Grundlage des Berichts 



II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 





Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtltch der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 



Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



Datum der Einreichung des Antrags 
02/05/2000 



Datum der Fertigstellung dieses Berichts 

3 0. 01. 01 



Name und Postanschrift der mit der internationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 
Europaisches Patentamt 

D-80298 Munchen 
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax: +49 89 2399 - 4465 



Bevollmachtigter Bediensteter 

Semino, D 

Tel. Nr. +49 89 2399 7324 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Deckblatt) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/07889 



I. Grundlag des Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundlage {Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikel 14 hin vorgelegt wurden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprunglich eingereicht" und sind ihm 
nicht beigefiigt, weil sie keine Anderungen enthalten.): 
Beschreibung, Seiten: 

1-14 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1-10 eingegangen am 20/10/2000 mit Schreiben vom 19/10/2000 



2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
die Internationale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfugung oder wurden in dieser eingereicht, sofern 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen der Behorde in der Sprache: zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingereicht; dabei handelt es sich um 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen Recherche eingereicht worden ist (nach 
Regel 23.1(b)). 

□ die Veroffentlichungssprache der internationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen vorlaufigen Prufung eingereicht worden 
ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die 

internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ in der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, daf3 das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Biatt: 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Felder l-VIII, Blatt 1) (Juli 1998) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/07889 



5. 13 Dieser Bericht ist ohne Beriicksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatter, die solche Anderungen enthalten, ist unter Punkt 1 hinzuweisen;sie sind diesem Bericht 

beizufugen). 

siehe Beibiatt 

6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stiitzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 1-10 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 1-10 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-10 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beibiatt 



VIII. Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Zur Klarheit der Patentanspruche, der Beschreibung und der Zeichnungen oder zu der Frage, ob die Anspruche 
in vollem Umfang durch die Beschreibung gestutzt werden, ist folgendes zu bemerken: 
siehe Beibiatt 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Felder l-VIII, Blatt 2) (Juli 1998) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/07889 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



Zu Punkt I. V und VIII 

1 . BezGglich Anspruch 10 kann keine Basis in der ursprunglichen Anmeldung 
gefunden werden, weil nur Verfahren zur katalytischen Zersetzung von N 2 0 in 
einem bestimmten Temperaturbereich offenbart sind (Artikel 34(2)(b) PCT). 
Wenn der offenbarte Temperaturbereich hinzugefugt wird, ist Anspruch 10 
uberflussig, da er dieselbe Kombination von Merkmalen wie der Anspruch 1 
enthalt (Artikel 6 PCT). 

2.1 D1 (DE-A-4224881 ) offenbart (vgl. Zusammenfassung) ein Verfahren zur 
kataiytische Zersetzung von reinem Oder in Gasgemischen enthaltenem N z O bei 
Temperaturen zwischen 500 und 900°C (vgl. S. 3, Z. 41 und Beispiele), worin ein 
kupferhaltiger Katalysator eingesetzt wird, enthaltend eine Verbindung der 
allgemeinen Formel Cu x AI 2 0 4 , in derx=1 ist (vgl. S. 3, Z. 16 und Anspruch 10). 

2.2 Deshalb ist die Neuheit des Verfahren gemaB Anspruch 1 vorweggenommen 
(Artikel 33(2) PCT). 

3. Es ist nicht klar warum die Temperaturen der Calcinierung in den 
Vergleichsbeispielen 1 und 2 nicht dieselben sind wie in D2 (WO-A-941 6798), 
zumal sich die Frage stellt, ob die x-Werte dieselben sind. 

Da der x-Wert das einzige vom Verfahren des Anspruchs 1 unterschiedliche 
Merkmal hinsichtlich des in D2 offenbarten Verfahrens darstellt, ist ein korrektes 
Vergleichbeisprel notwendig urn die Neuheit des Verfahrens in bezug auf D2 zu 
beweisen. Ohne eine solche Erklarung wird die Neuheit des Verfahrens gemaB 
Anspruch 1 auch von D2 vorweggenommen. 

4. Auch die Merkmale der abhangigen Anspruche 2-9 sind D1 Oder D2 zu 
entnehmen. 

Deswegen sind die Anspruche 2-9 nicht neu (Artikel 33(2) PCT). 

5.1 Der im Anspruch 4 benutzte Ausdruck 'in geringerem AusmaB' ist zu vage und 
laBt den Leser uber ihre Bedeutung im Ungewissen. Dies hat zur Folge, daB die 
Definition des Gegenstands dieses Anspruchs nicht klar ist (Artikel 6 PCT). 



Formblatl PCT/Beiblatt/409 (Blatt 1) (EPA-April 1997) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



5.2 Die zusatzlichen Merkmale der abhangigen Anspruche 7-9 betreffen die 

Herstellung des Katalysators und sind deshalb keine Merkmale des Verfahrens 
zur Zersetzung von N 2 0 (Artikel 6 PCT). 



Formblatt PCT/B iblatt/409 (Blatt 2) (EPA-April 1997) 




Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/07889 



EP 009907889 




-1 - 



Neuer Satz von Patentanspruchen 

Verfahren zur katalytischen Zersetzung von reinem oder in Gasgemischen 
enthaltenem N2O bei Temperaturen zwischen 500 und 900°C, worin ein 
kupferhaltiger Katalysator eingesetzt wird, enthaltend eine Verbindung der 
allgemeinen Formel: 

M X A1 2 0 4 

in der M Kupfer oder Mischungen von Kupfer mit Zink und/oder Magnesium 
bedeutet und x einen Wert zwischen 0,95 und 1,1 aufweist. 

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daft die Zersetzung in 
Gegenwart von 0 bis 50 VoL-% NO x , bezogen auf das Gesamtgas, durchgefuhrt 
wird. 

Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB das Gasgemisch 
zusatzlich N2, O2, CO, CO2, H 2 0 und/oder Edelgase enthalt. 

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dafi es sich 
bei dem Katalysator im wesentlichen um ein Spinell, das in geringerem AusmaB 
Oxide enthalten kann, handelt. 

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB der 
Katalysator zusatzlich Zr und/oder La in oxidischer Form enthalt. 

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB der 
Katalysator zusatzlich Metalle der 8. Nebengruppe des Periodensystems der 
Elemente enthalt. 

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dafi die 
Herstellung des Katalysators durch Mischen von Einsatzstoffen enthaltend Al, Cu 
und gegebenenfalls Zn und/oder Mg und gegebenenfalls weitere Zusatzstoffe in 



ERSATZBLATT (REGEL 26) 



EP 009907839 




-2- 

einem Schritt, verformen zu Formkorpern und gegebenenfalls vorbehandeln bei 
Temperaturen von fiber 500°C erfolgt 

Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dafl der 
Katalysator durch ein Verfahren, umfassend die folgenden Schritte hergestellt wird: 

a) Herstellung eines oxidischen Cu/Al-Formkorpers, 

b) Tranken des Formkorpers mit loslichem Cu- und gegebenenfalls Mg- 
und/oder Zn-Verbindungen 

c) anschlieBendes Trocknen und kalzinieren. 

Verfahren nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, daB in dem Verfahren zur 
Herstellung des Katalysators Cu und gegebenenfalls Zn und/oder Mg in Form einer 
Mischung ihrer Oxide und/oder Nitrate eingesetzt werden. 

Verwendung eines kupferhaltigen Katalysators enthaltend eine Verbindung der 
allgemeinenFormel: 

M X A1 2 0 4 

in der M Cu oder Mischungen von Cu mit Zn und/oder Mg bedeutet und x einen 
Wert zwischen 0,95 und 1,1 aufweist, in einem Verfahren zur Zersetzung von N2O. 



ERSATZBLATT (REG EL 26) 
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VERTRAG UBER [^INTERNATIONALE TIWfttl/ffHrtRBFIT /VI IF nFM 

GEBIET DES PATENTWESENS REC , D , ^ ^ 



PCT 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
NAE1 9980756 P/cv 


siehe Mitteilung iiber die Ubersendung des intemationalen 
WEITERES VORGEHEN vorlaufigen Prufungsberichts (Formblatt PCT/IPEA/41 6) 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP99/07899 


Internationales ArwneidedatumfTag/Monat/Jahr) 
19/10/1999 


Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 
21/10/1998 


Internationale Patentklassifikation (IPK) Oder nationale Klassifikation und IPK 
C10L1/22 


An m elder 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al 



1 . Dieser internationale vorlauf ige Prufungsbericht wurde von der mit der intemationalen vorlaufigen Prufung beauftragten 
Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 uberm'rttelt. 

2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 4 Blatter einschliefilich dieses Deckblatts. 

S AuBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich um Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Ze'rchnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT). 

Diese Anlagen umfassen insgesamt 3 Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 



Grundlage des Berichts 



II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 


□ 



Begriindete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tattgkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 



Datum der Einreichung des Antrags 
04/05/2000 



Datum der Fertigstellung dieses Berichts 
05.02.2001 



Name und Postanschrift der mit der intemationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 
Europaisches Patentamt 

D-80298 Mtinchen 
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax: +49 89 2399 - 4465 



Bevollmachtigter Bediensteter 
Rumbo, A 

Tel. Nr. +49 89 2399 8407 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Deckblatt) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/07899 



I. Grundlag des Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundlage (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikel 14 hin vorgelegt wurden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprunglich eingereicht" und sind ihm 
nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthalten.): 
Beschreibung, Seiten: 

1-14 urspriingliche Fassung 



Patentanspriiche, Nr.: 

1-11 eingegangen am 19/09/2000 mit Schreiben vom 18/09/2000 



2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
die internationale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfugung oder wurden in dieser eingereicht, sofern 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen der Behorde in der Sprache: zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingereicht; dabei handelt es sich um 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen Recherche eingereicht worden ist (nach 
Regel 23.1(b)). 

□ die Verbffentlichungssprache der internationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen vorlaufigen Priifung eingereicht worden 
ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die 

internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefiihrt worden, das: 

□ in der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht Ober den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 
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5. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 
angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der urspriinglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatter, die solche Anderungen enthalten, ist unter Punkt 1 hinzuweisen;sie sind diesem Bericht 
beizufugen). 



6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begriindete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stiitzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspriiche 

Nein: Anspriiche 1-11 

Erfinderische Tatigkeit (ET) J a: Anspriiche 

Nein: Anspriiche 1-11 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspriiche 1 -1 1 

Nein: Anspriiche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 
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1. NEUHEIT 

Der beanspruchte Gegenstand (Anspriiche 1 bis 1 1) ist gegenuber D1=WO-A- 
9746640 nicht neu. 

D1 beschreibt eine Mischung aus Komponente (b) (siehe: Anspriiche 1 (b); 2 
Formeln V, VI und VII; 3;) und Komponente (a) (vgl. Anspriiche 1(a); 2, Formel 
III; 4, Formel IV; 5; sowie Seite 8 Zeile 10 bis Seite 9, Zeile 24) und ihre 
Verwendungen (vgl. Anspriiche bis 10), welche all technische Merkmale der 
Anspriiche 1 bis 10 des beanspruchten Gegenstandes erfiillen. Komponente (b) 
aus D1 ist identisch mit Komponenten (a) in vorliegenden Anspriichen 1 und 5. 
Da keine Einschrankung des Molekulargewichts des Produkts (a) in Wortlaut der 
vorliegenden Anspriiche vorhanden ist, entspricht Komponente (a) auf der Seite 
14 von D1 daher alle Erfordernisse der Komponenten (b) in Anspriiche 1 und 5. 
In dieser Hinsicht ist zu merken, dass sowohl die Polyamine der Formel III wie 
auch die Beispiele auf der Seite 9, Zeilen 15- 24 von D1 primare Alkylamine 
gemaf3 Komponente (a) der vorliegenden Anspriiche 1 und 5 sind. 
Alle andere Merkmale des beanspruchten Gegenstandes sind von Anspriichen 
1 bis 10 in D1 zu entnehmen. 

Da im Wortlaut der unabhangigen Anspriiche 1 und 6 Keinerlei Unterschied 
gegenuber D1 gibt, kann die Neuheit des beanspruchten Gegenstandes nicht 
anerkannt werden. 

2. ERFINDERISCHE TATIGKEIT 

Weder in der Beschreibung noch in Wortlaut der Anspriiche sind Keinerlei 
unterscheidendes technisches Merkmal enthalten, welches zur Losung eines 
technischen Problems gegenuber D1 beitraat . 

Unterscheidende technische Merkmale, welche nicht zur Losung eines 
technischen Problems beitragen, konnen nicht fur erfinderisch gehalten, da sie 
als offensichtliche Anderungen des Standes der Technik zu betrachten sind. 

Aus den oben genannten Grunden sind die Merkmale der unabhangigen bzw. 
abhangigen Anspriiche NICHT als erfinderisch zu betrachten. 
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Mischung, enthaltend, 

(a) 5 bis 95 Gew.-% mindestens eines Umsetzungsproduktes einer mindestens 
eine tertiare Aminogruppe aufweisenden Poly(C2-20-Carbonsaure) mit 
sekundaren Aminen und 

(b) 5-95 Gew.-% mindestens eines Umsetzungsproduktes aus 
Maleinsaureanhydrid und einem primaren Alkylamin. 

Mischung nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die mindestens eine 
tertiare Aminogruppe aufweisende Poly(C 2 -20-Carbonsaure) die nachstehende 
Formel I oder II aufweist 



HOOC — B, 



B— COOH 




(I) 



/B— COOH 
N— B— COOH 
B— COOH 



(H) 
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wobei A einen geradkettigen oder verzweigten C2-6-Alkylenrest oder den Rest der 
Formel III 

— CH 2 — CH 2 — ljJ-CH 2 — CH 2 . m 

B— COOH 

darstellt, worin B ein Ci_i9-Alkylenrest ist. 

Mischung nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB das 
Umsetzungsprodukt (a) ein Amid, Arnidarnmo niumsalz oder Ammonium-salz ist, 
in dem keine, eine oder mehrere Carbonsauregruppen in Amidgruppen uberfuhrt 
sind. 

Mischung nach einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB das 
sekundare Amin der Komponente (a) die aUgemeine Formel HNR2 aufweist, wobei 
die Reste R C 10-30- Alkylreste sind, die geradkettig oder verzweigt sind. 

Mischung nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB das 
primare Alkylamin der Komponente (b) ein C 8 - 3 o-AIkylamin ist. 

Verwendung einer Mischung nach einem der Anspriiche 1 bis 5 als Zusatz fur 
Erdolmitteldestillate. 

Verwendung nach Anspruch 6 als Paraffindispergator und Lubricity-Additiv fur 
Erdolmitteldestillate. 
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Erdolmitteldestillate, enthaltend eine Mischung nach einem der Anspriiche 1 bis 5. 

Erdolmitteldestillat nach Anspruch8, weiterhin enthaltend Fliefiver-besserer, 
Leitfahigkeitsverbesserer, Korrosionsschutzadditive, Lubricity-Additive, 
Antioxidantien, Metall-Deaktivatoren, Anti-Schaummittel, Demulgatoren, 
Detergentien, Cetanzahl-Verbesserer, Farbstoffe oder Duft-stoffe oder Gemische 
davon. 

Konzentrat, enthaltend 10-60 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmenge des 
Konzentrats, an einer Mischung nach einem der Anspriiche 1 bis 5, gelost in einem 
KohlenwasserstofQ.6sungsmittel. 

Erdolmitteldestillat nach Anspruch 8, das zusatzlich Fliefiverbesserer auf Basis von 
EthylenA^inylcarboxilat-Copolymeren enthalt. 
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This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining Authority 
and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



This REPORT consists of a total of 



sheets, including this cover sheet. 



g This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have been 



amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority (see Rule 
70.16 and Section 607 of the Aclministrative Instructions under the PCT). 



These annexes consist of a total of 



sheets. 



This report contains indications relating to the following items: 
Basis of the report 
Priority 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



I 


L2SJ 


II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 


□ 


VIII 


□ 



Certain documents cited 

Certain defects in the international application 

Certain observations on the international application 



\ 
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04 May 2000 (04.05.00) 


Date of completion of this report 

05 February 2001 (05.02.2001) 


Name and mailing address of the IPEA/EP 
Facsimile No. 


Authorized officer 
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I. Basis of the report 



1. With regard to the elements of the international application:* 
| | the international application as originally filed 

IXI me description: 

pages 1-14 

pages 

pages 



, as originally filed 
, filed with the demand 



, filed with the letter of 



la 



the claims: 

pages 

pages 

pages 

pages 



, as originally filed 

, as amended (together with any statement under Article 19 

, filed with the demand 



1-11 



. , filed with the letter of 18 September 2000 (18.09.2000) 



□ 



the drawings: 
pages 
pages 
pages 



, as originally filed 



filed with the demand 



. , filed with the letter of 



| | the sequence listing part of the description: 

pages 

pages 

pages 



, as originally filed 

, filed with the demand 



. , filed with the letter of 



2. With regard to the language, all the elements marked above were available or furnished to this Authority in the language in which 
the international application was filed, unless otherwise indicated under this item. 

These elements were available or furnished to this Authority in the following language which is: 

| | the language of a translation furnished for the purposes of international search (under Rule 23.1(b)). 
I 1 the language of publication of the international application (under Rule 48.3(b)). 

I | the language of the translation furnished for the purposes of international preliminary examination (under Rule 55.2 and/ 
or 55.3). 

3. With regard to any nucleotide and/or amino acid sequence disclosed in the international application, the international 
preliminary examination was carried out on the basis of the sequence listing: 

I 1 contained in the international application in written form. 

I | filed together with the international application in computer readable form. 

I [ furnished subsequently to this Authority in written form. 

[ I furnished subsequently to this Authority in computer readable form. 

I I The statement that the subsequently furnished written sequence listing does not go beyond the disclosure in the 
international application as filed has been furnished. 

The statement that the information recorded in computer readable form is identical to the written sequence listing has 
been furnished. 



□ 
□ 



The amendments have resulted in the cancellation of: 

I I the description, pages 

I 1 the claims, Nos. 

I I the drawings, sheets/fig 



2 I I This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered to go 
' — ' beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). ** 

* Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation under Article 14 are referred to 
in this report as "originally filed" and are not annexed to this report since they do not contain amendments (Rule 70.16 
and 70.17). 

** Any replacement sheet containing such amendments must be referred to under item 1 and annexed to this report. 
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V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



1 . Statement 

Novelty (N) 

Inventive step (IS) 
Industrial applicability (IA) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



1-11 



1-11 



1-11 



YES 
NO 
YES 
NO 

YES 
NO 



2. 



Citations and explanations 



NOVELTY 

The claimed subject mater (Claims 1-11) is not novel 
over Dl (WO-A-97 /4 664 0 ) . 

Dl describes a mixture of component (b) (see: Claims 
1(b), 2 (Formulas V, VI and VII), and 3) and 
component (a) (cf. Claims 1(a), 2 (Formula III), 4 

(Formula IV) and 5, and page 8, line 10 to page 9, 
line 24) and their uses (cf. the claims up to 10), 
which all of the technical features of Claims 1-10 
of the claimed subject matter satisfy. Component (b) 
from Dl is identical with component (a) in the 
present Claims 1 and 5. Since the wording of the 
present claims does not delimit the molecular weight 
of product (a) , component (a) on page 14 of Dl thus 
corresponds to all of the requirements of component 

(b) in Claims 1 and 5. In that regard, it should be 
noted that both the polyamines of Formula III and 
the examples on page 9, lines 15-24, of Dl are 
primary alkylamines according to component (a) of 
the present Claims 1 and 5. 

All other features of the claimed subject matter are 
suggested by Claims 1-10 in Dl. 

Because the wording of independent Claims 1 and 6 
indicates no difference from Dl, the novelty of the 
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claimed subject matter cannot be acknowledged, 



2. INVENTIVE STEP 

Neither the description nor the wording of the 
claims includes any distinguishing technical feature 
that contributes to the solution of a technical 
problem with respect to Dl . 

Distinguishing technical features that do not 
contribute to solving a technical problem cannot be 
seen as inventive because they are considered 
obvious modifications to the prior art. 



For the above-mentioned reasons, the features of the 
independent and dependent claims cannot be 
considered inventive. 
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VERTRAG GEJ^DIE INTERNATIONALE ZUSAMjfl^l ARBEIT 
Al^p-M GEBIET DES PATENTWES^R 

PCT 



INTERNAT10NALER RECHERCHENBERICHT 

(Artlkel 1 8 sowle Regeln 43 und 44 PCT) 



AktenzeJchen des Anmeldera Oder Anwalts 
NAE19980756P 


WEfTERES slehe Mfttellung (Iber die Ubermittlung des Intematlonalen 

Recherchenbertehts (FormHatt PCT/ISA/220) sowte, sowett 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzetehen 
PCT/EP 99/07899 


Internationales Araneldedatum 
(Tag/Monat/Jahr) 

19/10/1999 


(Fruhestes) Prtorttatsdatum (Tag/Monat/Jahr) 

21/10/1998 


An me Id er 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al 



Dleser Internationale Recherchenbertcht wurde von der Intematlonalen RecherchenbehSrde erstellt und wind dem Anmekfer gemaB 
Artikel 18 Qbermltteft. Elne Kople wlrd dem Intematlonalen BQro ObermitteK. 

Dleser Internationale Recherchenbericht umfaBt Insgesamt _3 Blatter. 

[X| Daruber hlnaus llegt ihm Jeweils elne Kople der In dlesem Berlcht gertannten Unterlagen zum Stand der Technik bel. 



1 . Qrundlage des Benefits 

a Hlnslchtllch der Sprache 1st die Internationale Recherche auf der Grundlage der Irrtemationalen Anmeldung In der Sprache 
durchgefOhrt worden, In dersle elngerelcht wurde, sofem unter dlesem Punkt nichts anderes angegeben 1st 

| | Die Internationale Recherche 1st auf der Grundlage elner bel der Behorde elngereichten Oberaetzung der Intematlonalen 
Anmeldung (Regel 2a 1 b)) durchgefuhrt word en. 

b. Hlnslchtllch der In der Intematlonalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder AminosSuresequenz 1st die Internationale 
Recherche auf der Grundlage des SequenzprotokoJIs durchgefOhrt word en, das 

| | In der Intematlonalen Anmeldung In Schrlfllcher Form enthatten 1st 

| | zusammen mlt der Intematlonalen Anmeldung In computeriesbarer Form elngerelcht worden 1st 

| | bel der Behorde naohtragllch In schrlftllcher Form elngerelcht worden 1st 

| | bel der Behorde nachtraglfch In computeriesbarer Form elngerelcht worden 1st 

| | Die Erldflrung, dafl das nachtragllch elngerelchte schriftllche Sequenzprotokoll nlcht Qber den Offenbarungsgehaft der 
Intematlonalen Anmeldung tm AnmekJezeftpunkt hlnausgeht wurde vorgelegt 

| | Die Eridarung, dafl die In computeriesbarer Form erfaSten Informatlonen dem schriftflchen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt 

| | Beetimmte Ansprucne ha ben sich ate nicht recherchierbar erwieaen (slehe Feld I). 
r~| Mangelnde Einheitlichkeit der ErfiiKfung (slehe Feld II). 



2. 

a 



4. Hlnslchtllch der Bezeichnung der Erfindung 

PH wlrd der vom Anmelder elngerelchte Wortlaut genehmlgt 
| | wurde der Wortlaut von der Behorde wle folgt festgesetzt 



5. Hlri8lchtflchderZusairanenfassung 

fVj wlrd der vom Anmelder elngerelchte Wortlaut genehmlgt 

. . wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) In der In Feld III angegebenen Fassung von der Behorde festgesetzt Der 

I | Anmelder kann der Behdrde Innerhab elnes Monats nach dem Datum der Absendung dieses intematlonalen 
Recherchenberichts elne Steflungnahme vorlegen. 

a Fdgende Abbildung der Zeichnungen 1st mit der Zusammenfassung zu veroffentflchen: Abb. Nr. — 



| | wle vom Anmelder vorgeschlagen Q kelnederAbb. 

| | well der Anmelder aebst keine Abbildung vorgeschlagen hat 
| | well dlese Abbildung die Erfindung besser kennzelchnet 
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